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@) Herbizide 3-Arylamino-6-trifluormethyluracile 

© Es werden neue substituierte 3-Arylamino-6-trifluor- 
methyluracile der allgemeinen Formel I, Verfahren zu ih- 
rer Herstellung sowie Verfahren zur Bekampfung mono- 
kotyler und dikotyler Schadpflanzen in land- und forst- 
wirtschaftlichen Nutzkulturen beschrieben. 
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Dabei konnen in der allgemeinen Formel I die Reste R 1 , 
R 2 , R 3 und R 4 neben Wasserstoff, Alkyl und Halogenalkyl 
noch weitere Bedeutungen haben, R 5 stent fur Alkyl oder 
Amino und X bedeutet CH oder N. 
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Beschreibung 

Die Erfindung betrifft neue substituierte 3-Arylamino-6-txifluormethyluracile, ihre Herstellung sowie Verfahren zur 
Bekampfung monokotyler und dikotyler Schadpflanzen in land- und forstwirtschaftlichen Nutzkulturen. 
5 Uracile mit herbiziden Eigenschaften und ihr Einsatz in der Bekampfung unerwunschten Pfl anzenwachstums sind aus 
verschiedenen Veroffentlichungen bekannt. 

US 4 448 961 offenbart Uracile, die einen Arylamino-Rest in der 1-Position tragen, sowohl als fungizid wie auch als 
herbizid wirksame Verbindungen. 

In US 3 580 913 und in WO 95/04461 sind 3-Benzyl-6-trifluormethyluracile mit herbiziden Eigenschaften beschrie- 
10 ben, wobei die erstgenannte Schrift in 1-Position unsubstituierte, und die zweitgenannte 1 -methyl- substituierte Uracile 
offenbart. 

Die gewiinschte Herbizidwirkung der bekannten Verbindungen ist haufig jedoch nicht ausreichend, oder es konnen bei 
entsprechend hoher Herbizidwirkung unerwiinschte Schadigungen in den land- oder forstwirtschaftlichen Nutzkulturen 
auftreten. 

15 Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist die Bereitstellung von neuen substituierten 3-Arylamino-6-trifluormethylura- 
cilen, die diese Nachteile nicht aufweisen und die in ihren biologischen Eigenschaften den bisher bekannten Verbindun- 
gen iiberlegen sind. 

Es wurde nun gefunden, daB substituierte 3-Arylamino-6-trifluormethyluracile der allgemeinen Formel I 
20 Rl O 
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in der 

30 R 1 Wasserstoff, C 1 -C 4 -Alkyl, Halogen- C r C 4 - alky 1, C 1 -C 4 -Alkoxy-C 1 -C 4 -alkyl, C 1 -C 4 -Alkoxycarbonyl-C 1 -C 4 -alkyl, 
Formyl, Cx-Cio-Alkylcarbonyl oder Cx-Ci 0 -Alkoxycarbonyl, 

R 2 Wasserstoff, Halogen, Nit.ro, Cyano, C|-C 4 - Allryl, Halogen-Cx-C 4 -allryl, C^-C^-Alkoxy, Halogen-Cj-C^-alkoxy, C 2 - 
C 4 -Alkenyloxy, C 3 -C 4 -Alkinyloxy, Cx-C 4 -Alkoxycarbonyl, Ci-C 4 -Alkoxycarbonyl-C 1 -C 4 -alkoxy, Carboxyl, Amino- 
carbonyl, Ci-C 4 -Alkylaminocarbonyl, Di-C|-C 4 -alkylaminocarbonyl oder C i-C 4 -Alkylsulfonyl, 
35 R 3 und R 4 unabhangig voneinander Wasserstoff, Halogen, Nitro, Cyano, Cx-C 4 -Alkyl, Halogen-Cx-C 4 -alkyl, Cx-C 4 -Al- 
koxy oder Halogen-Cx-C 4 -alkoxy, 
R 5 Cx-C 4 -Alkyl oder Amino und 
X CH oder N bedeuten, 

eine gegeniiber den bekannten Verbindungen bessere herbizide Wirkung und eine hohere Kulturpflanzenvertraglichkeit 
40 besitzen. 

Als besonders wirksam haben sich solche substituierte 3-Arylamino-6-trifluormethyluracile der allgemeinen Formel I 
erwiesen, bei denen 

R 1 Wasserstoff, Cx-C 3 -Alkyl, ein oder mehrfach durch Fluor, Chlor oder Brom substituiertes Cx-C3-Alkyl, Cx-C 4 -Al- 
koxy-Cx-C 2 -alkyl, Cj -C 4 -Alkoxycalbonyl-Cx-C2-alkyl, Formyl, Cj -Cg-Alkylcarbonyl oder Cx-Cg-Alkoxycarbonyl, 

45 R 2 Wasserstoff, Halogen, Nitro, Cyano, C J-C3- Alkyl, ein oder mehrfach durch Fluor, Chlor oder Brom substituiertes Cx~ 
C3-Alkyl, Methoxy, Ethoxy, Propoxy, Isopropoxy, ein oder mehrfach durch Fluor, Chlor oder Brom substituiertes CX-C3- 
Alkoxy, C 2 -C 4 -Alkenyloxy, C 3 -C 4 -Alkinyloxy, Cx-C" 3 -Alkoxycarbonyl, ('x-C^-Alkoxycarbonyl-C^x-C^'^koxy, C^ar- 
boxyl, Aminocarbonyl, Cx-C3-Alkylaminocarbonyl, Di-Cx-C 3 -alkylaminocarbonyl oder Cx-C 2 -Alkylsulfonyl, 
R 3 und R 4 unabhangig voneinander Wasserstoff, Halogen, Nitro, Cyano, Methyl, Ethyl, Trifluormethyl, Methoxy, Et- 

50 hoxy, Propoxy, Isopropoxy, ein oder mehrfach durch Fluor, Chlor oder Brom substituiertes Cx-C 3 -Alkoxy, 
R 5 Methyl, Ethyl oder Amino und 
X CH oder N bedeuten. 

Als ganz besonders wirksam haben sich solche substituierte 3-Arylamino-6-trifluormethyluracile der allgemeinen 
Formel I erwiesen, bei denen 

55 R 1 Wasserstoff, Cx-C3-Alkyl, ein oder mehrfach durch Fluor oder Chlor substituiertes Cx-C 3 -Alkyl, Formyl, Cx~C 4 -Al- 
kylcarbonyl oder Cx-C 4 -Alkoxycarbonyl, 

R 2 Wasserstoff, Halogen, Nitro, Cyano, Cx-C 2 -Alkyl, ein oder mehrfach durch Fluor oder Chlor substituiertes Cx-C 2 -Al- 

kyl, Methoxy, Ethoxy, Propoxy, Isopropoxy, ein oder mehrfach durch Fluor oder Chlor substituiertes Cx-C 2 -Alkoxy, C 2 - 

C 3 -Alkenyloxy, C 3 -C 4 -Alkinyloxy, Cx-C 3 -Alkoxycarbonyl, Cj -C 2 -Alkoxycarbonyl-Cx-C 2 -alkoxy, Carboxyl, Amino- 
60 carbonyl, Cx-C 2 -Alkylaminocarbonyl, Di-Cx-C 2 -allrylaminocarbonyl oder Cx-C 2 -Alkylsulfonyl, 

R 3 und R 4 unabhangig voneinander Wasserstoff, Halogen, Methyl, Ethyl, Trifluormethyl, Methoxy, Ethoxy, Propoxy, 

Isopropoxy, ein oder mehrfach durch Fluor oder Chlor substituiertes Methoxy, 

R 5 Methyl, Ethyl oder Amino und 

X CH oder N bedeuten. 
65 Die Bezeichnung "Halogen" umfaBt Fluor, Chlor, Brom und Jod. 

Die Bezeichnungen "Alkyf, "Alkenyl" und "Alkinyl" bedeuten, daB die Kohlenstoffkette verzweigt oder unverzweigt 

sein kann. Die beiden letztgenannten Bezeichnungen sind so zu verstehen, daB sich die Mehrfachbindung an beliebiger 

Position des betreffenden ungesattigten Restes befinden kann. 
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Unter den Bezeichnungen " Halogen- C]-C 4 - alky 1" und n Halogen-Cx-C 4 -alkoxy n ist zu verstehen, daB ein oder meh- 
rere Was sers toff atome des Kohlenwasserstoffrestes durch gleiches oder unterschiedliches Halogen ersetzt ist. 

Die Bezeichnungen Di-Cj -Chalky laminocarbonyl, Di-C 1^3- alky laminocarborrryl und Di-C^C2-alkylaminocarbo- 
nyl bedeuten, daB die beiden am Stickstoff befindlichen Alkylreste gleich oder verschieden sein konnen. 

In der allgemeinen Formel I, wie auch in den nachfolgenden allgemeinen Formeln II, III und IV, konnen die Reste R 2 , 
R 3 und R 4 sowie der Uracilylamino-Rest an jedem beliebigen C-Atom des Benzol- oder Pyridinrings positioniert sein. 

Die vorliegende Erfindung betrifft auch die 3-Arylamino-6-trifluormetyluracile der allgemeinen Formel II 



R 2 ^ -x 




in der R 1 , R 2 , R 3 , R 4 und X die unter der allgemeinen Formel I angegebenen Bedeutungen haben. 

Diese Verbindungen der allgemeinen Formel II sind als Zwischenprodukte zur Herstellung der Verbindungen der all- 
gemeinen Formel I geeignet. 

Fur den Fall, daft R 5 Cx-C 4 -Alkyl bedeutet, konnen die erfindungsgemaBen Verbindungen der allgemeinen Formel I 
durch Umsetzung einer Verbindung der allgemeinen Formel II mit einem Alkylierungsreagenz in einem inerten L6- 
sungsmittel in Gegenwart einer Base bei geeigneter Temperatur hergestellt werden. 

Fur den Fall, daB R 5 Amino bedeutet, konnen die erfindungsgemaBen Verbindungen der allgemeinen Formel I bei- 
spielsweise durch Umsetzung einer Verbindung der allgemeinen Formel II mit einem Nitrosierungsreagenz und nachfol- 
gender Reduktion des so erhaltenen N-Nitrosamins oder durch basenkatalysierte Umsetzung mit 2,4-Dinitrophenoxya- 
min hergestellt werden. 

Die Nitrosierung kann in Abhangigkeit vom verwendeten Nitrosierungsreagenz in Wasser, verdunnter Salzsaure, ver- 
diinnter Schwefelsaure, Eisessig oder in einem inerten Losungsmittel bei geeigneter Temperatur erfolgen. 
Die Reduktion wird in einem inerten Losungsmittel bei geeigneter Temperatur durchgefuhrt. 

Die Umsetzung mit 2,4-Dinitrophenoxyamin wird in inerten Losungsmitteln, zum Beispiel in Dimethylformamid, mit 
Basen wie zum Beispiel Natriumhydrid, Natrium- oder Kaliumcarbonat durchgefuhrt. 

Fiir die Herstellung der erfindungsgemaBen Verbindungen der allgemeinen Formel I sind als Alkylierungsreagenzien 
die entsprechenden Alkylhalogenide, insbesondere die Alkylbromide und Alykliodide, sowie Dialkylsulfate geeignet. 

Aus der Gruppe der inerten Losungsmittel eignen sich aliphatische, cycloaliphatische und aromatische Kohlenwasser- 
stoffe, die jeweils gegebenenfalls chloriert sein konnen, wie zum Beispiel Hexan, Ligroin, Petrolether, Cyclohexan, Ben- 
zol, Toluol, Xylol, Methylenchlorid, Chloroform, Kohlenstofrtetrachlorid, Ethylenchlorid, Trichlorethylen und Chlor- 
benzol, Ether, wie zum Beispiel Diethylether, Methylethylether, Methyl- t-butylether, Diisopropylether, Dibutylether, 
1,4-Dioxan und Tetrahydrofuran, Ketone, wie zum Beispiel Aceton, Methylethylketon, Methylisopropylketon und Me- 
thylisobutylketon, Nitrile, wie zum Beispiel Acetonitril und Propionitril, Carbons aureester, wie zum Beispiel Ethylacetat 
und Amylacetat, Carbonsaureamide, wie zum Beispiel Dimethylformamid und Dimethylacetamid, Sulfoxide, wie zum 
Beispiel Dimethylsulfoxid und Sulfone wie zum Beispiel Sulfolan. 

Geeignete Basen sind anorganische und organische, wie zum Beispiel Kaliumcarbonat, Natriumcarbonat, Natriumhy- 
drid, Kaliumhydroxid, Natriumhydroxid, Natriumethylat, Natriummethylat, Kalium-t-butylat, Triethylamin, Dimethyla- 
minopyridin und Pyridin. 

Die Nitrosierung kann mit iiblichen Nitrosierung sreagenzien wie Alkalimetallnitriten, Salpetriger Saure oder Alkylni- 
triten, wie zum Beispiel t-Butylnitrit und Amylnitrit durchgefuhrt werden. 

Die anschlieBende Reduktion der N-Nitrosamine zu den erfindungsgemaBen Verbindungen der allgemeinen Formel I, 
in der R 5 Amino bedeutet, kann mit komplexen Hydriden, wie zum Beispiel Lithiumaluminiumhydrid, Lithiumalkoxy- 
aluminiumhydrid, Lithiumborhydrid, Natriumborhydrid und Natriumalkoxyborhydrid erfolgen. 

Die Reaktionstemperatur wird zweckmaBigerweise in Abhangigkeit von der Siede temperatur des Losungsmittels und 
in Abhangigkeit von der Reaktivitat der Reaktionspartner gewahlt und liegt in einem Bereich von -20 bis 150°C, vor- 
zugsweise zwischen 0 und 70°C. 

Die so hergestellten erfindungsgemaBen Verbindungen konnen nach den iiblichen Methoden aus dem Reaktionsge- 
misch isoliert werden, beispielsweise durch Abdestillieren des eingesetzten Losungsmittels bei normalem oder reduzier- 
tem Druck, durch Ausf alien mit einem geeigneten Verdiinnungsmittel oder durch Extraktion. 

Falls eine Aufreinigung erforderlich sein sollte, kann diese durch ubliche Methoden wie zum Beispiel durch Kristalli- 
sation oder chromatographische Reinigungsverfahren erfolgen. 

Die Zwischenprodukte der allgemeinen Formel II lassen sich herstellen, indem man 3-Amino-4,4,4-trifluormethylcro- 
tonsaureethylester in einem absoluten Losungsmittel zunachst mit einer der oben angegebenen Basen und anschlieBend 
mit einem Carbazidsaure-pheny tester der allgemeinen Formel III, 
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EtO NH 2 




Base 



L5 



& x 




20 



(H) 



in der R 1 , R 2 , R 3 , R 4 und X die unter der allgemeinen Formel I angegebenen Bedeutungen haben, umsetzt. 

Beispielsweise wird die Reaktion so durchgefiihrt, daB man 3-Amino-,4,4,4-trifluormethylcrotonsaureethylester mit 
Natriumhydrid als Base in absolutem Dimethylformamid bei 0 bis 5°C vorlegt. Nach Zugabe eines Carbazidsaure-phe- 
25 nylesters der allgemeinen Formel IH wird auf 100 bis 130°C erwarmt. Das Reaktionsgemisch wird hydrolisiert, angesau- 
ert und mit einem organischen Losungsmittel extrahiert. 

Es hat sich als zweckmaBig erwiesen, die Zwischenprodukte der allgemeinen Formel II von dem bei der Reaktion ge- 
bildeten Phenol durch Behandlung mit Sodalosung abzutrennen und durch Ansauern wieder freizusetzen. 

Die weitere Aufreinigung kann durch Kristallisation oder chromatographische Reinigungsmethoden erfolgen. 
30 Die Verbindungen der allgemeinen Formel III sind entweder bekannt oder las sen sich nach bekannten Verfahren aus 
den entsprechend substituierten Arylhydrazinen der allgemeinen Formel IV, 
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Base 
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in der R 1 , R 2 , R 3 , und R 4 und X die unter der allgemeinen Formel I angegebenen Bedeutungen haben, mit Chloramei- 
sensaure-phenylester in Gegenwart einer der oben genannten Basen herstellen. 
55 Die Verbindungen der allgemeinen Formel IV sind kommerziell erhaltlich oder lassen sich nach bekannten Verfahren 
herstellen. 

Die erfindungsgemaBen Verbindungen der allgemeinen Formel I, im folgenden auch "erfindungsgemaBe Wirkstoffe" 
genannt, zeigen eine gute herbizide Wirkung sowohl bei breitblattrigen Unkrautern als auch bei Grasern. Aufgrund ihrer 
guten Kulturpflanzenvertraglichkeit ist auch ein Einsatz in verschiedenen landwirtschaftlichen Nutzkulturen moglich, 

60 zum Beispiel in Raps, Zuckerriiben, Sojabohne, Baumwolle, Reis, Mais, Gerste, Weizen und anderen Getreidearten. Da- 
bei sind einzelne Verbindungen zur Verwendung als Selektivherbizide in Zuckerriiben, Sojabohne, Baumwolle, Mais und 
Getreide besonders geeignet. Ebenso konnen die Verbindungen zur Bekampfung unen\ r iinschter Schadpflanzen in Dau- 
erkulturen wie zum Beispiel Forst-, Ziergeholz-, Obst-, Wein-, Zitrus-, Kaffee-, Tee-, Gummi-, Olpalm-, Kakao-, Bee- 
renfrucht- und Hopfenanlagen eingesetzt werden. 

65 Die erfindungsgemaBen Wirkstoffe konnen zum Beispiel zur Bekampfung der folgenden Pflanzengattungen verwen- 
det werden: 

Dikotyle der Gattungen: Abutilon, Amaranthus, Ambrosia, Anthemis, Brassica, Centaurea, Chenopodium, Chry san- 
themum, Cirsium, Convolvulus, Datura, Galeopsis, Galinsoga, Galium, Ipomoea, Lamium, Lepidium, Matricaria, Papa- 
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ver, Pharbitis, Polygonum, Portulaca, Senecio, Sinapis, Sesbania, Solanum, Sonchus, Stellaria, Urtica, Veronica, Viola 
und Xanthium. 

Monokotyle der Gattungen: Alopecurus, Apera, Avena, Brachiaria, Bromus, Cyperus, Digitaria, Echinochloa, Eleo- 
charis, Eleusine, Elymus, Fimbristylis, Ischaemum, Lolium, Monochoria, Panicum, Poa, Sagittaria, Setaria und Sorg- 
hum. 5 

Die erfindungsgemaBen Wirkstoffe konnen in Aufwandmengen zwischen 0,001 und 5 kg/ha sowohl im Vor- wie auch 
im Nachauflauf eingesetzt werden. 

Daruber hinaus finden sie auch Verwendung als Defoliant, Desiccant und als Krautabtotungsmittel. 

Die erfindungsgemaBen Wirkstoffe konnen entweder allein, in Mischung miteinander oder in Kombination mit ande- 
ren Wirkstoffen angewendet werden. Gegebenenfalls konnen andere Pflanzenschutz- oder Schadlingsbekampfungsmit- 10 
tel je nach dem gewiinschten Zweck zugesetzt werden. Sofern eine Verbreiterung des Wirkungsspektrums beabsichtigt 
ist, konnen auch andere herbizide Wirkstoffe zugesetzt werden. Dazu eignen sich zum Beispiel diejenigen Wirkstoffe, 
die in "Weed Abstracts, Vol. 48, No. 2, 1994" unter dem Titel "List of common names and abbreviationes employed for 
currently used herbicides and plant growth regulators" aufgefiihrt sind. 

Eine Forderung der Wirkintensitat und der Wirkgeschwindigkeit kann zum Beispiel durch Zusatze wie organische L6- t5 
sungsmittel, Netzmittel und Ole erzielt werden. Solche Zusatze lassen daher gegebenenfalls eine Verringerung der Wirk- 
stoffdosierung zu. 

ZweckmaBigerweise werden die erfindungsgemaBen Wirkstoffe oder deren Mischungen in Form von Zubereitungen 
wie Pulvern, Streumitteln, Granulaten, Losungen, Emulsionen oder Suspensionen unter Zusatz von flussigen und/oder 
festen Tragerstoffen beziehungsweise Verdiinnungsmitteln und gegebenenfalls oberflachenaktiven Stoffen wie Haft-, 20 
Netz-, Emulgier- und/oder Dispergierhilfsmitteln angewandt. 

Geeignete fliissige Tragerstoffe sind zum Beispiel aliphatische und aromatische Kohlenwasserstoffe wie Gyclohexan, 
Toluol und Xylol, Ketone wie Cyclohexanon und Isophoron, andere Losungsmittel wie Dimethylformamid und Dime- 
thylsulfoxid so wie weiterhin Mineralolfraktionen und Pflanzenole. 

Als feste Tragerstoffe eignen sich Mineralien, wie zum Beispiel Attapulgit, Bentonit, Kalkstein, Kaolin, Silicagel und 25 
Talkum, und pflanzliche Produkte, wie zum Beispiel Mehle. 

Als oberflachenaktive Stoffe sind beispielsweise zu nennen substituierte Benzolsulfonsauren und deren Salze, Calci- 
umligninsulfonat, Fettalkoholsulfate, Formaldehydkondensate, Naphthalinsulfonsauren und deren Salze, Phenolsulfon- 
sauren und deren Salze sowie Poly ethylen alky lphenylether. 

Der Anteil des Wirkstoffs beziehungsweise der Wirkstoffe in den verschiedenen Zubereitungen kann in weiten Gren- 30 
zen variieren. Beispielsweise enthalten die herbizid wirksamen Mittel etwa 10 bis 90 Gewichtsprozent Wirkstoff, etwa 
90 bis 10 Gewichtsprozent fliissige oder feste Tragerstoffe sowie gegebenenfalls bis zu 20 Gewichtsprozent oberflachen- 
aktive Stoffe. 

Die Ausbringung der herbizid wirksamen Mittel kann in ub richer Weise erfolgen, zum Beispiel mit Wasser als Trager 
in Spritzbriihmengen von etwa 100 bis 1000 1/ha. Eine Anwendung der Mittel im sogenannten Low- Volume und Ultra- 35 
Low- Volume- Verfahren ist ebenso moglich wie ihre Applikation in Form von sogenannten Mikrogranulaten. 

Die Herstellung der Zubereitungen kann in an sich bekannter Art und Weise, zum Beispiel durch Mahl- oder Misch- 
verfahren durchgefuhrt werden. Gewunschtenfalls konnen Zubereitungen der Einzelkomponenten auch erst kurz vor ih- 
rer Verwendung gemischt werden, wie es zum Beispiel im sogenannten Tankmixverfahren in der Praxis durchgefuhrt 
wird. 40 

Zur Herstellung der verschiedenen Zubereitungen werden zum Beispiel die folgenden Bestandteile eingesetzt: 

A) Spritzpulver 

20 Gewichtsprozent Wirkstoff 

35 Gewichtsprozent Attapulgit 45 

8 Gewichtsprozent Calciumsalz der Ligninsulfonsaure 

2 Gewichtsprozent Natriumsalz des N-Methyl-N-oleyl-taurins 

35 Gewichtsprozent Silicagel 

B) Emulsionskonzentrat 

20 Gewichtsprozent Wirkstoff 50 
75 Gewichtsprozent Isophoron 

5 Gewichtsprozent einer Mischung auf Basis des Calciumsalzes der Ligninsulfonsaure und des Natriumsalzes des 
N-Methyl-N-oleyl-taurins. 

Die folgenden Beispiele erlautern die Herstellung der erfindungsgemaBen Verbindungen naher. 55 

Beispiel 1 

3-(2,3-Dichloranilino)-l-methyl-6-trifluormethyluracil 

60 

52,5 g (0,154 mol) 3-(2,3-Dichloranilino)-6-trifluormethyluracil und 42,67 g (0,309 mol) Kaliumcarbonat werden in 
700 ml Aceton vorgelegt Unter Riihren werden bei Raumtemperatur 27,74 g (0,22 mol) Dimethylsulfat zugegeben. An- 
schlieBend wird eine Stunde unter RiickfluB erhitzt. Nach Abkiihlen werden die Festanteile abgesaugt und das Filtrat im 
Vakuum eingeengt. Der hellbraune kristalline Riickstand wird mit 500 ml Diisopropylether geruhrt und abgesaugt. Man 
erhalt 49,5 g (91% der Theorie) 3-(2,3-Dichloranilino)-l-methyi-6-trifluormethyluracil mit einem Schmelzpunkt von 65 
179°C und einem Retentionswert von 0,49 (Kieselgel, Hexan/Ethylacetat 1 : 1). 
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Beispiel la 

3-(2,3-Dichloranilino)-6-trifluormet.hyluracil 

5 7,5 g (0,25 mol) Natriumhydrid (80%ige Dispersion in Mineralol) werden in 200 ml absolutem Dimethylformamid 
vorgelegt. Unter Riihren und Kiihlen werden bei 0 bis 5°C 45,7 g (0,25 mol) 3-Amino-4,4,4-trifluonnethylcrotonsauree- 
thylester, gelost in 100 ml absolutem Dimethylformamid, innerhalb von 15Minuten zugetropft und noch 30Minuten 
ohne Kuhlung nachgeruhrt. AnschlieBend werden 63 g (0,212 mol) 3- (2,3-Dichlorphenyl)-carbazidsaurepheny tester, ge- 
lost in 500 ml absolutem Dimethylformamid, innerhalb von 10 Minuten zugetropft. Danach laBt man 3 Stunden bei 

10 130°C riihren. Nach Stehen iiber Nacht wird das Reaktionsgemisch im Vakuum weitgehend eingeengt, der Riickstand in 
2 1 Wasser aufgenommen und zweimal mit je 1 1 Diethylether gewaschen. Die Wasserphase wird mit 20 ml konzentrier- 
ter Salzsaure auf einen pH-Wert von 4 bis 5 eingestellt und zweimal mit je 1 1 Diethylether extrahiert. Die vereinigten 
Diethyletherextrakte werden zweimal mit je 250 ml Soda-Losung extrahiert. Die vereinigten Sodaextrakte werden mit 
1 1 Diethylether gewaschen, mit 70 ml konzentrierter Salzsaure auf einen pH-Wert von 4 bis 5 eingestellt und zweimal 

t5 mit jell Diethylether extrahiert. Die vereinigten Diethyletherphasen werden mit Magnesiumsulfat getrocknet, filtriert 
und im Vakuum vollstandig eingeengt. Der hellbraune kristalline Riickstand wird mit 1 1 eines 1 : 1-Gemisches von Dii- 
sopropy lether und Hexan geriihrt Nach Absaugen und Trocknen des Feststoffes erhalt man 52,9 g (73,3% der Theorie) 
3-(2,3-Dichloranilino)-6-trifluormethyluracil mit einem Schmelzpunkt von 250°C. 

In analoger Weise zu Beispiel 1 konnen die in Tabelle 1 aufgefiihrten erfindungsgemaBen Verbindungen der allgemei- 

20 nen Formel I hergestellt werden: 
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In analoger Weise zu Beispiel la konnen die in Tabelle 2 aufgefuhrten erfindungsgemaBen Verbindungen der allgemei- 
65 nen Formel EL hergesteilt werden: 
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In den Tabellen 1 und 2 ist die Positionsangabe fur R 1 , R 2 , R 3 , R 4 und im Fall von X gleich N auch die Positionsangabe 
fur N so zu verstehen, daB dem C-Atorn im Benzol- oder Pyridinring, an dem die Verkniipfung mit der Uracilylamino- 
Gruppe erfolgt, die Bezugsposition 1 zugeordnet wird. Die Position der Substituenten R 1 , R 2 , R 3 , R 4 sowie von N wird 
dann der allgemeinen Zahlweise bekannter Nomenklaturregeln folgend bestimmt. 

Die folgenden Vergleichsbeispiele erlautern die Anwendungsmoglichkeiten der ernndungsgemaBen Verbindungen. 
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Hierin bedeuten die verwendeten Abkurzungen: 

Schadpflanzen 

ABUTH Abutilon theophrasti 
AGRRE Elymus repens 
ALOMY Alopecurus myosuroides 
GALAP Galium aparine 
MATCH Matricaria chamomilla 
PANSS Panicum sp. 
PHBPU Pharbitis purpurea 
POLPE Polygonum sp. 
SETVI Setaria Veridis 
SORHA Sorghum halepense 
VERPE Veronica persica 

Kulturpflanze 

ZEAMX Zea mays 

0 = keine Schadigung 

1 = 1-24% Schadigung 

2 = 25-74% Schadigung 

3 = 75-89% Schadigung 

4 = 90-100% Schadigung 

Anwendungsbeispiel A 

Im Gewachshaus werden die aufgefuhrten Pflanzenspezies nach dem Auflaufen mit der erfindungsgemafien Verbin- 
dung in einer Aufwandmenge von 0,03 kg Wirkstoff/ha behandelt. Dazu wird die Verbindung als Emulsion mit 500 1 
Wasser/ha gleichmaBig uber die Pflanzen gespruht. Hier zeigt sie nach 2 Wochen sehr gute Wirkung gegen die Schad- 
pflanzen und bessere Wirkung als das aus WO 95/04461 bekannte und zu Vergleichszwecken unter gleichen Bedingun- 
gen gepriifte Mit tel. 
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Anwendungsbeispiel B 

Im Gewachshaus werden die aufgefiihrten Pflanzenspezies vor dem Auflaufen mit der erfindungsgemaBen Verbindung 
in einer Aufwandmenge von 0,3 kg Wirkstoff/ha behandelt. Dazu wird die Verbindung als Emulsion mit 500 1 Wasser/ha 
gleichmaBig auf die Erde mit den Samen der Testpflanzen gespriiht. Hier zeigt sie 2 Wochen nach der Behandlung sehr 
gute Wirkung gegen die Schadpflanzen und eine deutlich bessere Vertraglichkeit gegenuber Mais als das aus WO 
95/04461 bekannte und zu Vergleichszwecken unter gleichen Bedingungen gepriifte Mittel. 
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Patentanspruche 

1. Substituierte 3-Arylamino-6-trifluormethyluracile der allgemeinen Formel I 



Rl O 




in der 

R 1 Wasserstoff, C r C 4 -Alkyl, Halogen-C r C 4 -alkyl, C r C 4 -Alkoxy-C r C 4 -alkyl, C r C 4 -Alkoxycarbonyl-C r C 4 -al- 
kyl, Formyl, Ci-C^Q-Alkylcarbonyl oder C|-Cxo _ Alkoxycarbonyl, 

R 2 Wasserstoff, Halogen, Nitro, Cyano, Ci-C 4 -Alkyl, Halogen-Cx-C 4 -alkyl, C|-C 4 -Alkoxy, Halogen-C|-C 4 -al- 
koxy, C 2 -C 4 -Alkenyloxy, C 3 -C 4 -Alkinyloxy, C 1 -C 4 -Alkoxycarbonyl, C 1 -C 4 -Alkoxycarbonyl-C|-C 4 -alkoxy, Car- 
boxyl, Aminocarbonyl, C 1 -C 4 -Alkylaminocarbonyl, Di-C i -C 4 -alkylaminocarbonyl oder CpC 4 - Alky 1-sulfonyl, 
R 3 und R 4 unabhangig voneinander Wasserstoff, Halogen, Nitro, Cyano, Cj-C 4 -Alkyl, Halogen-Ci-C 4 -alkyl, Cj- 
C 4 -Alkoxy oder Halogen-C i-C 4 -alkoxy, 

R 5 Ci-C 4 -Alkyl oder Amino und 
X CH oder N bedeuten. 

2. Substituierte 3-Arylamino-6-trifluormethyluracile der allgemeinen Formel I nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
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zeichnet, daB 

R 1 Wasserstoff, C r C 3 -Alkyl, ein oder mehrfach durch Fluor, Chlor oder Brom substituiertes Ci-C3-Alkyl, C|-C 4 - 
Alkoxy-Ci-C 2 -alkyl, C]-C4-Alkoxycarbonyl-Ci-C 2 -alkyl, Formyl, Ci-C6-Alkylcarbonyl oder Ci-Cg-Alkoxycar- 
bonyl, 

R 2 Wasserstoff, Halogen, Nitro, Cyano, Cj-C3-Alkyl, ein oder mehrfach durch Fluor, Chlor oder Brom substituier- 
tes C 1 -C 3 -Alkyl, Methoxy, Ethoxy, Propoxy, Isopropoxy, ein oder mehrfach durch Fluor, Chlor oder Brom substi- 
tuiertes C 1 -C 3 -Alkoxy, C 2 -C4-Alkenyloxy, C3-C4-Alkinyloxy, C^-C3-Alkoxycarbonyl, Ci-C4-Alkoxycarbonyl-C 1 - 
C 2 -alkoxy, Carboxyl, Aminocarbonyl, C 1 -C3-Alkylaminocarbonyl, Di-C]-C3-alkylaminocarhonyl oder C|-C 2 - Al- 
ky 1-sulfonyl, 

R 3 und R 4 unabhangig voneinander Wasserstoff, Halogen, Nitro, Cyano, Methyl, Eth)4, Trifluormethyl, Methoxy, 
Ethoxy, Propoxy, Isopropoxy, ein oder mehrfach durch Fluor, Chlor oder Brom substituiertes Cj -C3-Alkoxy, 
R 5 Methyl, Ethyl oder Amino und 
X CH oder N bedeuten. 

3. Substituierte 3-Arylamino-6-trifluormethyluracile der allgemeinen Formel I nach Anspruch 1 oder 2, dadurch 
gekennzeichnet, daB 

R 1 Wasserstoff, Ci-C 3 -Alkyl, ein oder mehrfach durch Fluor oder Chlor substituiertes Cj-C3-Alkyl, Formyl, C1-C4- 
Alkylcarbonyl oder Ci-C^-Alkoxycarbonyl, 

R 2 Wasserstoff, Halogen, Nitro, Cyano, C^ -C 2 -Alkyl, ein oder mehrfach durch Fluor oder Chlor substituiertes Cj- 
C 2 -Alkyl, Methoxy, Ethoxy, Propoxy, Isopropoxy, ein oder mehrfach durch Fluor oder Chlor substituiertes C^-C 2 - 
Alkoxy, C 2 -C 3 -Alkenyloxy, C 3 -C 4 -Alkinyloxy, C 1 -C 3 -Alkoxycarbonyl, C 1 -C 2 -Alkoxycarbonyl-C 1 -C 2 -alkoxy, 
Carboxyl, Aminocarbonyl, C|-C 2 -Allrylaminocarbonyl, Di-Cx-C 2 -alkylaminocarbonyl oder C|-C 2 -Alkylsulfonyl, 
R 3 und R 4 unabhangig voneinander Wasserstoff, Halogen, Methyl, Ethyl, Trifluormethyl, Methoxy, Ethoxy, Pro- 
poxy, Isopropoxy, ein oder mehrfach durch Fluor oder Chlor substituiertes Methoxy, 
R 5 Methyl, Ethyl oder Amino und 
X CH oder N bedeuten. 

4. Substituierte 3-Arylamino-6-trifluormetyluracile der allgemeinen Formel II 




(n), 



in der R*, R 2 , R 3 , R 4 und X die unter der allgemeinen Formel I angegebenen Bedeutungen haben, als Zwischenpro- 
dukte zur Herstellung von Verbindungen der allgemeinen Formel I gemaB einem der Anspriiche 1 bis 3 . 

5. Verfahren zur Herstellung von Verbindungen der allgemeinen Formel I nach einem der Anspriiche 1 bis 3, da- 
durch gekennzeichnet, daB man, falls R 5 in der allgemeinen Formel I fur Ci-C 4 -Alkyl steht, 

A) eine Verbindung der allgemeinen Formel II nach Anspruch 4 mit einem Alkylierungsreagenz 
oder, 

falls R 5 in der allgemeinen Formel I fur Amino steht, 

B) eine Verbindung der allgemeinen Formel II nach Anspruch 4 zuerst mit einem Nitrosierungsreagenz und 
dann das so erhaltene N-Nitrosamin mit einem komplexen Hydrid umsetzt, oder eine Verbindung der allgemei- 
nen Formel II nach Anspruch 4 basenkatalysiert mit 2,4-Dinitrophenoxyamin umsetzt. 

6. Verfahren zur Herstellung von Verbindungen der allgemeinen Formel II nach Anspruch 4, dadurch gekennzeich- 
net, daB man 3- Amino-4,4,4-trifluormethylcrotonsaureethy tester mit einer Base in einem inerten Losungsmittel 
vorlegt und anschlieBend mit einer Verbindung der allgemeinen Formel III 



& x 



R3 



R4 





(m), 



in der R 1 , R 2 , R 3 , R 4 und X die unter der allgemeinen Formel I nach einem der Anspriiche 1 bis 3 angegebenen Be- 
deutungen haben, umsetzt. 

7. Mittel mit herbizider Wirkung, gekennzeichnet durch einen Gehalt an mindestens einer Verbindung nach einem 
der Anspriiche 1 bis 3. 

8. Mittel mit herbizider Wirkung nach Anspruch 7 in Mischung mit Trager- und/oder oberflachenaktiven Stoffen. 

9. Verfahren zur Bekampfung monokotyler und dikotyler Schadpflanzen in land- und forstwirtschaftlichen Nutz- 
kuituren, dadurch gekennzeichnet, daB mindestens eine der Verbindungen nach einem der Anspriiche 1 bis 3 auf den 
Ort des unerwiinschten Pflanzenwachstums aufgebracht wird. 

10. Verfahren nach Anspruch 9, dadurch gekennzeichnet, daB die Verbindungen in Mischung mit Trager- und/oder 
oberflachenaktiven Stoffen eingesetzt werden. 
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